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(54) Title: FUEL CELL SYSTEM 
(54) Bezeichnung: BRENNSTOFFZELLENSYSTEM 
(57) Abstract 



Hie invention relates 
to a fuel cell system 
comprising a fuel cell (3) 
having a cathode region 
(6), an anode region (7) 
and a polymer electrolyte 
membrane (7). A gas MeOH + 

containing oxygen is ^ Q 

supplied to the cathode ^ 
region and a gas containing 
hydrogen to the anode 
region. The system also 
comprises a gas generating 
device (1) in which a 
hydrogen-rich refoimate 
containing carbon monoxide 
is produced from a fuel by 
means of steam reforming 




and/or partial oxidation. The system further has a gas purification step (2) in which the carbon monoxide contained in the reformate is 
selectively oxidized on a suitable catalyst with addition of oxygen, and a heat exchanger (4) for the dissipation of themial energy which is 
positioned in the gas purification stage and through which a coolant circulates. According to the invention, the anode and/or cathode gas 
escaping from the fuel cell and/or an educt gas present in the fuel cell system circulates in the heat exchanger for the dissipation of the 
thermal energy. 



(57) Zusammenfassung 

Die Erfindung betrifft ein Brennstoffzellensystem mit einer Brennstoffzelle (3), die einen Kathoden- (6), einen Anodenraum (5) 
and eine dazwischenliegende Polymerelektrolytmembran (7) aufweist, wobei dem Kathodeniaum ein sauerstoffhaltiges Gas und dem 
Anodenraum ein wasserstoffhaltiges Gas zugefiihrt wird, einer Gaserzeugungsvorriciitung (1), in der aus einem Brennstoff mit Hilfe der 
Wasserdampfreformierung und/oder pardellen Oxidation ein wasserstoffreiches, Kohlenmonoxid enthaltendes Reformat hergestellt wird, 
einer Gasreinigungsstufe (2), in der das Kohlenmonoxid im Reformat unter Zugabe von Sauerstoff an einem geeigneten Katalysator selektiv 
oxidiert wird, und einem in der Gasreinigungsstufe angeordneten und von einem Kiihlmedium durchstromten W&metauscher (4) zur Abfuhr 
thermischer Energie. ErfindungsgemaB wird der W^rmetauscher zur Abfuhr der thermischen Energie von dem aus der Brennstoffeelle 
austretendcn Anoden- und/oder Kathodenabgas und/oder einem im Brennstoffeellensystem vorhandenen Eduktgas durchstrSmt. 



Codes zur Identifizierung von PCT-Vertragsstaaten auf den Kopfbdgen der Schriften, die intemationale Anmeldungen gemass dem 
PCT veroffentlichen. 
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. Brennstof fzell ens ys tern 

Die Erfindung betrifft ein Brennstof fzellensystem gemaJJ deiti 
Oberbegriff des Patentanspruchs 1. 

Bei der Erzeugung eines wasserstof freichen Gases aus einem 
Rohkraf tstof f ftir den Betrieb von Brennstof fzellen entsteht 
ein Produktgas mit eineiu Anteil an Kohleninonoxid von 
einigen Prozent. Bei der Wasserdampf ref ormierung von 
Methanol hat das dabei entstehende Reformat beispielsweise 
eine Temperatur von etwa 300'' C. Vor dem Eintritt in die 
Brennstof fzelle muB die Kohlenmonoxidkonzentration auf 
ungefahr 10 ppm verringert und das Reformat auf die 
Betriebstemperatur der Brennstof fzelle, tiblicherweise im 
Bereich von ungefahr 8_0° C abgektihlt werden. Hierzu wird 
bei herkoimlichen Brennstof fzellensystemen zwischen der 
Gaserzeugungsvorrichtung und der Brennstof fzelle eine 
Gasreinigungsstuf e vorgesehen. Weiterhin werden zwischen 
der Gaserzeugungsvorrichtung und der Gasreinigung 
beziehungsweise zwischen der Gasreinigungsstuf e und der 
Brennstof fzelle Ref ormatklihler vorgesehen, 

Aus der EP 0 743 69-4 Al ist ein Brennstof fzellensystem 
bekannt/ bei dem mit Hilfe eines Reformers aus einem 
Methanol/Wassergemisch ein wasserstof freiches, 
Kohlenmonoxid enthaltendes Gas erzeugt wird. Anschlieiiend 
wird in einer Gasreinigungsstuf e das Kohlenmonoxid unter 
Zugabe von Sauerstoff mit Hilfe der selektiven Oxidation 
aus dem Reformat entfernt. Zur Klihlung der Gas- 
reinigungsstuf e ist ein Warmetauscher vorgesehen^ der von 
Wasser oder 01 durchstromt wird. Zur Kuhlung des 
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Kiihlmediuias ist ein weiterer FlUssigkeits/Luf twarmetauscher 
vorgesehen , 

Weiterhin ist aus der US 52 71 916 Al eine zweistufige Vor- 
richtung zur selektiven Oxidation von Kohlenmonoxid in 
einein wasserstof f reichen Gasgemisch bekannt, Diese 
Gasreinigungsstuf e weist ebenfalls einen Warmetauscher auf, 
der vorzugsweise von einera fltissigen Ktihlmediuiu mit einem 
Siedepunkt zwischen 150'' und 175° C durchstromt wird. Vor 
deiu Eintritt in eine nachgeschaltete Brennstof f zelle wird 
das 'Gasgemisch in einem weiteren von Wasser durchstromt en 
Warmetauscher auf die erf orderliche 
Brennstof fzellentemperatur gekiihlt. 

Schlieiilich ist aus der WO 93/19005 Al ein 
gattungsbildendes Brennstof fzellensystem bekannt. Bei 
dieser Vorrichtung wird in einem wasserstof f reichen' 
Gasgemisch enthaltenes Kohlenmomoxid in einer zweistufigen 

Gasreinigungsstuf e unter Zugabe von Sauerstoff selektiv 

« 

oxidiert. In beiden Gasreinigungsstuf en sind von einer 
Flussigkeit durchstromte Warmetauscher vorgesehen. 
Zusatzlich ist zwischen den beiden Stufen ein weiterer 
Warmetauscher vorgesehen. 

Es ist die Aufgabe der Erfindung, ein kotnpaktes, 
kostengiinstig herstellbares und hinsichtlich der Kiihlung 
der Gasreinigungsstuf e verbessertes Brennstof fzellensystem 
zu s chaff en. 

Diese Aufgabe wird durch eine Vorrichtung mit den Merkmalen 
des Patentanspruchs 1 gelost 

Durch die Ausgestaltung der Gasreinigungsstuf e als Gas -Gas- 
Warmetauscher und die Verwendung des Anoden- und/oder 
Kathodenabgas der Brennstof f zelle und/oder eines im 
Brennstof fzellensystem vorhandenen Eduktgases als 
Kuhlmedium wird eine vereinfachte Vorrichtung geschaffen, 
da kein zusatzlicher Kiihlmittelkreislauf mit zugehorigem 
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Flvissigkeits/Luf twarmetauscher benotigt wird. Dadurch 
verringert sich der benotigte Bauraum und die Kosten der 
Vorrichtung. 

Der naturgemaS schlechtere Warmedurchgang bei Gas -Gas - 
Warmetauschern verhindert auSerdem eine zu starke 
Ankopplung an das Kuhlmedium. Dadurch kann verhindert 
werden, daS die Reaktion in der letzten Gasreinigungsstuf e 
2u stark gekiihlt wird und somit keine Oxidation mehr 
stattfinden kann, weil der Bedeckungsgrad des Katalysators 
mit Kohlenmonoxid zu hoch wird. 

Weiterhin ist der Enthalpiestrom auf der Kuhlseite, also im 
Anoden- und/oder Kathodenabgas , lastabhangig, so da£ ent- 
sprechend der entstehenden Reaktionswarme bei der 
selektiven Oxidation bei groSer Last mehr, bei kleiner Last 
weniger Energie abgefuhrt wird, AuSerdem verbessert sich 
der Gesamtwirkungsgrad des Systems, falls das Anoden- 
beziehungsweise Kathodenabgas einem nachgeschalteten 
katalytischen Brenner zugefuhrt wird, da das Anoden- 
beziehungsweise Kathodenabgas beim Durchstromen des 
Warmetauschers vorgewarmt wird. Diese Energie muE dann 
anschliefiend im katalytischen Brenner nicht mehr zugefuhrt 
werden* Insgesamt geht dem Gesamtsystem durch die Kuhlung 
der Gasreinigungsstuf e keine thermische Energie verloren. 

Weiterhin kann bei dem erf indungsgemaEen 

Brennstof f zellensystem unter anderem auf zusatzliche 

Ref ormatkiihler zwischen Gasreinigungsstuf e und 

Brennstof fzelle und/oder zwischen Gaserzeugungsvorrichtung 

und Gasreinigungsstuf e verzichtet werden, da das Kuhlmedium 

im wesentlichen die Betriebstemperatur der Brennstof fzelle 

auf weist . Dadurch werden raehrere Funktionen in einem 

Bauteil vereint, wodurch zum einen weniger Zu- und 

Ableitungen benotigt werden und zum anderen Gewicht- und 

Platzersparnisse und die damit einhergehende 

Kostenreduzierung realisiert werden konnen. 
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Durch die Kuhlmittelstromvariation mit Hilfe einer Bypass - 
leitung mit zugehorigem Bypassventil und Steuergerat ist es 
moglich, in der Dynamik eine moglichst konstante 
Temperaturverteilung im Reaktorbett eixizustellen und somit 
bei jeder Last eine minimale CO-Ausgangskonzentration zu 
erreichen. 

Weiter Vorteile und Ausgestaltungen der Erf indung gehen aus 
den Unteranspriichen und der Beschreibung hervor. Die 
Erf indung ist nachstehend anhand einer Zeichnung naher 
beschrieben, wobei 

Fig. 1 die den prinzipiellen Aufbau eines 

erf indungsgemafien Brennstof f zellensystems mit einem 
Warmetauscher mit Bypassleitung und 

Fig. 2 ein weiteres Ausfiihrungsbeispiel mit einer 
mehrstufigen Gasreinigungsstuf e und einem 
Warmetauscher ohne Bypassleitung zeigt. 

Das Brennstof fzellensystem gemaJi Fig. 1 enthalt eine Gas- 
erzeugungsvorrichtung 1, eine Gasreinigungsstuf e 2 und eine 
insgesamt mit 3 bezeichnete Brennstof fzelle. Die 
Brennstof fzelle 3 enthalt einen Anodenraum 5 und einen 
Kathodenraum 6, die durch einen protonenleitende Membran 7 
voneinander getrennt sind. In den Anodenraum 5 wird ein 
wasserstof freiches Gas, in den Kathodenraum 6 Sauerstoff 
beziehungsweise Luft zugefiihrt. Die Membran 7 ist auf 
beiden Seiten mit einem geeigneten Katalysator versehen. 
Dadurch wird der Wasserstoff in der Anode oxidiert, wobei 
das verbleibende Proton durch die Membran zur Kathode 
wandern kann. Dort wird der Sauerstoff reduziert und 
verbindet sich mit dem Proton zu Wasserdampf . Bei dieser 
elektrochemischen Reaktion entsteht eine Spannung, die 
einer externen Last zugefiihrt werden kann* 

In der Gaserzeugungsvorrichtung 1 wird aus einem Kraftstoff 
ein wasserstof freiches Gas hergestellt . Hierbei handelt es 
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sich vorzugsweise um eine Vorrichtung zur 

Wasserdampfreformierung und/oder zur partiellen Oxidation. 
Als Kraftstoff kann beispielsweise Methanol, Benzin. Oder 
andere kohlenwasserstoffhaltigen Substanzen verwendet 
werden. Obwohl das Ausfuhrungsbeispiel anhand der 
Wasserdampfreformierung von Methanol beschrieben wird, soil 
der Schutzbereich nicht auf diese Anwendung beschrankt 
sein. 

Bei der Wasserdampfreformierung wird ein 

Methanol/Wassergemisch an einem geeigneten Katalysator zu 
Wasserstoff und Kohlendioxid umgesetzt. Als Nebenprodukt 
entsteht zusatzlich Kohlenmonoxid. Das 

Methanol/Wassergemisch wird vorzugsweise in einer nicht 
dargestellten Verdampf ereinheit vor dem Eintritt in die 
Gaserzeugungsvorrichtung verdampf t und tlberhitzt, Bei der 
partiellen Oxidation wird zusatzlich Sauerstoff in den 
Gasstrom zugegeben. 

Das im Gasgemisch enthaltene Kohlenmonoxid ist fiir die 
Brennstof fzelle 3 schadlich. Aus diesem Grunde wird 
zwischen der Gaserzeugungsvorrichtung 1 und der 
Brennstof fzelle 3 die Gasreinigungsstuf e 2 angeordnet. 
Durch die Gasreinigungsstuf e 2 wird der Kohlenmonoxidanteil 
im Gasgemisch auf Werte < 5D ppm reduziert, Dabei wird das 
Kohlenmonoxid an einem geeigneten Katalysator, 
beispielsweise Platin und/oder Ruthenium auf einem Trager 
aus Zeolith oder Aluminiumoxid, unter Zugabe von Sauerstoff 
selektiv oxidiert, Der Sauerstoff kann hierbei, wie im 
Ausfuhrungsbeispiel dargestellt, in geeigneter Menge vor 
der Gasreinigungsstufe 2 in das Gasgemisch zugegeben 
werden. Es ist jedoch auch moglich, den Sauerstoff an einer 
Oder mehreren Stellen direkt in die Gasreinigungsstufe 2 
zuzuftihren. 

Die maximal zulassige CO-Eingangskonzentration fur die Gas- 
reinigungsstufe 2 ist stark limitiert durch die daraus 
resultierende adiabate Temperaturerhohung. Da das Lambda, 
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also das Verhaltnis von Sauerstoff zu Kohlenmonoxid nicht 
zu klein sein darf, wird zusatzlich zma Kohlenmonoxid immer 
auch ein gewisser Anteil an Wasserstoff oxidiert. Die dabei 
frei werdende Energie tragt auch mit zur adiabaten 
Temperaturerhohung bei . Wird die Gasreinigungsstuf e 2 nicht 
aktiv gekuhlt, so steigt die Temperatur schnell an und der 
ProzeiJ lauft auf einem zu hohen Temperaturniveau ab. Dies 
hat zur Folge, daii mit zunehmender CO-Eingangskonzentration 
mehr Wasserstoff und weniger Kohlenmonoxid oxidiert wird. 
Die Temperatur muii sich also in einem vorgegebenen Bereich 
bewegen. Durch teilweise Abfuhr der Reaktionswarme wird das 
Temperaturmaximum verringert, so dafi eine Oxidation von 
hoheren CO-Eingangskonzentrationen moglich wird. Durch die 
Temperaturkontrolle werden Umsatz und Selektivitat erhoht, 
wahrend die CO-Neubildung durch Annaherung an das Wasser- 
Gas-Shift-Gleichgewicht verringert wird. 

Erf indungsgemafi wird als gasformiges Kiihlmedium das Anoden- 
und/oder Kathodenabgas Oder Teilstrome hiervon verwendet. 
WeiterhUn konnen auch andere Gasstrome, beispielsweise ein 
im Brennstof f zellensystem vorhandenes Eduktgas verwendet 
werden. Im den dargestellten Ausfiihrungsbesi spiel en wird die 
Gasreinigungsstufe 2 beispielsweise vom Anodenabgas 
durchstromt. Die Verwendung insbesondere des Anoden- 
und/oder Kathodenabgas als Kiihlmedium weist sehr viele 
Vorteile auf. Z\m einen braucht kein zusatzliches 
Kuhlsystem beziehungsweise ein zusatzliches Kuhlmedium 
vorgesehen werden, wo.durch sich das Gesamtsystem wesentlich 
vereinfacht. Gas-Gas-Warmetauscher sind verftigbare 
Bauteile, die keine aufwendige Konstruktion erforderlich 
machen tmd daher f ertigungstechnisch kostengtinstig zu 
realisieren sind. Selbstverstandlich konnen erf indungsgemafi 
jedoch auch aufwendiger ausgefuhrte Gas-Gas-Warmetauscher 
verwendet werden. Zum einen verhindert der naturgemafi 
schlechtere Warmedurchgang bei Gas-Gas-Warmetauschern eine 
zu Starke Ankopplung der Reaktion an das Kiihlmedixim, 
Dadurch kann verhindert werden, da^ die Reaktion zu stark 
gekiihlt wird und dadurch keine Oxidation mehr stattfinden 
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kann, da der Bedeckungsgrad des Katalysators mit 
Kohlenmonoxid zu hoch wird. 

Weiterhin ist der Entalphiestrom auf der Kiihlseite des Gas- 
Gas-Wariuetauschers lastabhangig^ so daii ganz entsprechend 
der entstehenden Reaktionswarme bei der CO-Oxidation bei 
hoher Last mehr, bei geringer Last weniger Warme abgefuhrt 
wird, SchlieBlich kann durch die resultierende Vorwarmung 
des Anoden und/oder Kathodenabgases der Gesamtwirkungsgrad 
des Systems erhoht werden, da diese Energie bei einer 
tiblicherweise nachgeschalteten vollstandigen katalytischen 
Oxidation des Anoden- und/oder Kathodenabgases nicht mehr 
erzeugt werden muii . 

Zwischen der Gasreinigungsstuf e 2 und der Brennstof f zelle 3 
kann optional eine Entwasserungseinheit 11 zur Abscheidung 
von kondensierendem Wasser angeordnet werden. Weiterhin 
kann parallel zum Warmetauscher 4 eine Bypassleitung 12 mit 
zugehorigem Bypassventil 13 vorgesehen werden. Hierbei kann 
das Bypassventil 13 an einer beliebigen Stelle in der 
Bypassleitung 12 angeordnet werden. Zur Ansteuerung des 
Bypassventils 13 ist auiierdem ein Steuergerat 10 
vorgesehen. In dem Steuergerat kann der gewtinschte 
Bypassvolumenstrom anhand vorgegebener Kennf eldwerte 
und/oder in Abhangigkeit von der Temperatur im KUhlmedium 
und/oder im Reformat ermittelt und mit Hilfe einer 
Steuerung oder Regelung des Bypassventils 13 eingestellt 
werden. Die Temperatur des Kiihlmediums oder des 
Ref ormatgasstromes wird an einer geeigneten Stelle in der 
Gasreinigungsstuf e 2, dem Warmetauscher 4 und/oder den 
zugehorigen Zu- beziehungsweise Ableitungen gemessen und 
dem Steuergerat zur Verfugung gestellt. 

Wie bereits welter oben ausgefiihrt sind Gas-Gas- ■ 
Warmetauscher bekannt, so daB auf Einzelheiten des Aufbaus 
hier nicht welter eingegangen zu werden braucht. 
Vorzugsweise ist der Warmetauscher durch eine 
Plattenanordnung realisiert;. wobei das Ktihlmedium und der 
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Reformatgasstrom vorzugsweise im Gegenstrom gefiihrt werden. 
Das fur die selektive Oxidation in der Gasreinigungsstuf e 2 
notwendige ■ Katalysatormaterial wird vorzugsweise als 
Beschichtung auf eine warmeaustauschende Flache im 
Warmetauscher 4 aufgebracht, wobei die warmeaustauschende 
Flache ganz oder nur teilweise mit Katalysator beschichtet 
sein kann. 

Fig. 2 zeigt ein weiteres Ausfuhrungsbeispiel, wobei 
gegentiber Fig. 1 gleiche Teile mit gleichen Bezugszeichen 
gekennzeichnet sind. Abweichend von Fig. 1 weist die 
Gasreinigungsstuf e gemafl. Fig. 2 eine erste Stufe 2a und 
eine zweite Stufe 2b auf. Es ist jedoch auch moglich, 
weitere Stufen vorzusehen. Zur Kuhlung der ersten 
Gasreinigungsstuf e 2a kann diese von einem beliebigen 
Kuhlmedium, beispielsweise einem Warmetragerol, das iiber 
entsprechende Zu- und Ableitungen 8, 9 zu- beziehungsweise 
abgefuhrt wird, durchstromt werden. 

Der Sauerstoff kann hierbei, wie im Ausfuhrungsbeispiel 
dargestellt, jeweils ip geeigneter Mange vor der jeweiligen 
Stufe 2a, 2b in das Gasgemisch zugegeben werden, Es ist 
jedoch auch moglich, den Sauerstoff an einer oder mehreren 
Stellen direkt in die Gasreinigungsstuf en 2a, 2b 
zuzufiihren. Im Unterschied zu Fig. 1 ist hier auch keine 
Bypass leitung und auch keine Entwasserungsvorrichtung 
vorgesehen. Es ist jedoch selbstverstandlich moglich, die 
Merkmale aus den beiden Ausf uhrungsbeispielen beliebig zu 
kombinieren. Neben der gezeigten Anordnung mit olgekuhlter 
ersten Gasreinigungsstuf e 2a und gasgekiihlter zweiter 
Gasreinigungsstuf e 2b ist es auch moglich, alle 
Gasreinigungsstufen 2a, 2b mit Brennstof f zellenabgas zu 
ktihlen. Entscheidend ist jedoch, daB die letzte Stufe der 
Gasreinigungsstufe 2b direkt mit dem Brennstof f zellenabgas 
gekuhlt wird lom das Reformat vor dem Eintritt in die Brenn- 
stoffzelle 3 auf die geeignete Betriebstemperatur zu 
bringen. 
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Patent ans p rtlche 

1. Brennstof f zellensystem mit 

- einer Brennstof fzelle, die einen Kathoden, einen 
Anodenraum und eine dazwischenliegende 

Polymerelektrolytmeiobran aufweist, wobei dem Kathodenraiim 
ein sauerstof fhaltiges Gas und dem Anodenraim ein 
wasserstof fhaltiges Gas zugefuhrt wird, 

- einer Gaserzeugungsvorrichtung, in der aus einem 
Brennstoff mit Hilfe der Wasserdampfreformierung und/oder 
partiellen Oxidation ein wasserstof freiches, 
Kohlenmonoxid enthaltendes Reformat hergestellt wird, 

- einer Gasreinigungsstuf e, in der das Kohlenmonoxid im 
Reformat unter Zugabe von Sauerstoff an einem geeigneten 
Katalysator selektiv oxidiert wird, und 

- einem in der Gasreinigungsstuf e angeordneten und von 
einem Kiihlmedium durchstrdmten Warmetauscher zur Abfuhr 
thermischer Energie, 

dadurch gekennzeichnet/ 
dafi im gasgekiihlten Warmetauscher (4) als Kiihlmedium das 
aus der Brennstof fzelle (3) austretende Anoden- und/oder 
Kathodenabgas und/oder ein im Brennstof f zellensystem 
vorhandenes Eduktgas verwendet wird, 

2. Brennstof f zellensystem nach Anspruch 1, 
dadurch gekennzeichnet, 

daii die Gasreinigungsstuf e (2) mehrstufig ausgefiihrt ist 
und daB der gasgekiihlte Warmetauscher (4) zumindest der 
letzten Gasreinigungsstuf e (2b) zugeordnet ist. 
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3. Brennstof f zellensystem nach Anspruch 1, 
dadurch gekennzeichnet^ 

daJ3 parallel zum Warmetauscher (4) eine Bypassleitung (12) 
ftir das KUhlmedium und ein zugehoriges Bypassventil (13) 
angeordnet ist. 

4. Brennstof f zellensystem nach Anspruch A, 
dadurch gekennzeichnet, 
dali ein Steuergerat (10) ftir die Ansteuerung des 
Bypassventils (13) anhand vorgegebener Kennf eldwerte 
und/oder in Abhangigkeit von einer Temperatur im Kuhlinittel 
und/oder im Reformat vorgesehen ist. 

5. Brennstof f zellensystem nach Anspruch 1, 
dadurch gekennzeichnet, 
dali eine wantieaustauschende Flache in der 
Gasreinigungsstuf e (2) zumindest teilweise mit dem 
Katalysator zur selektiven Oxidation des Kohlenmbnoxids 
beschichtet ist» 

6. Brennstof f zellensystem nach Anspruch 1, 
dadurch gekennzeichnet, 

dafi das Reformat und das Kuhlmedium im Warmetauscher (4) ixtt 
Gegenstrom gefuhrt sind. 

7. Brennstof f zellensystem nach Anspruch 1, 
dadurch gekennzeichnet, 

daJJ stromab der Gasreinigungsstuf e (2) eine Entwasserungs- 
einheit (11) zur Abscheidung kondensierenden Wassers 
angeordnet ist. 
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